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論 文 内 容 要 旨 
研究の背景 
高い光子フラックスの超短 X 線自由電子レーザー（X-FEL）パルスを用いれば、化学反応に伴う分子
構造の変化を時間分解 X 線回折像のスナップショットとして直接観測できる。しかし、気相分子の角度
分布はランダムであるため、測定を行う際に試料分子の向きを揃えなければ、配向平均により分子の異
方性を反映した情報は失われてしまう。そのため、分子の向きを空間固定系に対して平行にそろえる整
列制御、および向きまでそろえる配向制御は、時間分解 X 線回折など気相分子の測定の実験において重
要な技術である。 
整列・配向制御には、高強度の非共鳴パルスの照射が波束の生成に有効であることが知られている。
近赤外レーザーパルスは波形整形技術が進んでおり、整形された十分に強い（～GV/m）パルスを得る
ことが容易である。直線分子の整列制御は効果的な制御機構の解明が進んでおり、様々な応用が行われ
ている。一方、配向制御には空間的に非対称な相互作用が必要である。そのため、共鳴遷移を誘起する
THz パルスと非共鳴なフェムト秒パルスとを組み合わせた制御が着目されているが、異なる 2 種類の相
互作用（双極子・分極相互作用）が同時に関与するため、最適な組み合わせは良く分かっていない。ま
た、非対称コマ分子は対称性が低いため、この 3 次元整列制御には複数の偏光方向を取り入れる必要が
ある。そのため、楕円偏光パルスや異なる方向へ直線偏光したレーザーパルスの組み合わせなど、いく
つかの偏光条件が考えられているが、効果的な制御機構は明らかにされていない。 
研究の目的 
本博士論文では、整列・配向制御に効果的な制御機構を、変分法に基づく最適化シミュレーション法
により明らかにする。この際、実験的に可能な強度のパルスを数値設計するために、パルスエネルギー
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を特定の値へそろえるアルゴリズムを開発する。 
また、この最適パルスによる回転ダイナミクスの観測として、時間分解 X 線回折像のシミュレーショ
ンを行い、整列分子の回折像から分子構造情報をどのように得られるのか明らかにする。 
結果と考察 
第 3 章では、直線分子として CO の配向制御の最適化を行った。その結果、配向制御には主に初期状
態の共鳴励起を誘起する周波数成分を持つ 1 サイクルの THz パルスと、複数のラマン遷移を効率よく起
こせるような周波数構造に基づく 3 本のレーザーパルス列の組み合わせが最適であることが分かった。
また、系の温度やレーザー・THz パルスのエネルギーを変えても、この最適パルス構造は変化しないこ
と、その場合でもレーザーパルスとの組み合わせにより配向度合いを THz パルス単独での場合より約
1.5 倍に高められることを示した。さらに、THz パルスを任意の CEP に設定できるようなモデル化を施
し、それに対するレーザーパルスの最適化を行った。その結果、モデル化 THz パルス単独の場合に比べ
て、最適化レーザーパルスと組み合わせると CEP によらず高い配向度合いが得られた。 
 第 4 章では、対称コマ分子のうち、偏平コマ分子として鉄ポルフィリン(II)、偏長コマ分子として CF3Br
の整列制御の最適化を行った。その結果、最適パルスは偏光条件や分子が偏平か偏長かによらず、約
0.5Trotの時間間隔を持つパルス列からなることが分かった。シングルパルスによる整列制御と比較する
と、いずれの偏光条件やフルエンスでも最適パルスの方が高い整列度合いを得られたことから、パルス
列が整列制御に効果的であると言える。対称コマ分子では、より高い整列度合いを達成するためには、
分子が偏平か偏長かにあわせて偏光条件を変える必要があるが、回転周期および分極率成分の大きさで
スケーリングすれば、同様の波形のパルス列で整列制御を行うことができることが分かった。 
 第 5 章では、非対称コマ分子として SO2の 1 次元・3 次元整列制御の最適化を行った。1 次元整列制
御の最適化の結果、どの慣性主軸をターゲットとするかによって、同じパルスエネルギーでも達成でき
る整列度合いが大きく変わることが分かった。3 次元整列制御の最適化では、電場ベクトル上にどの慣
性主軸を整列させるかを適切に選ぶことで、より少ないパルスエネルギーで高い 3 次元整列度合いが達
成できることが分かった。最適パルスはいずれのターゲットでも、互いに直行する方向へ偏光した直線
偏光パルスの組み合わせからなる。また、適切な時間間隔と強度の比を持つ、互いに直行する方向へ偏
光した 2 つの直線偏光パルスによって、最適パルスによる達成度合いの 85%程度まで 3 次元整列度合い
を高められるという知見が得られた。 
 第 6 章では、第 3 章から第 5 章で扱ったそれぞれの分子について、時間分解 X 線回折像のシミュレー
ションを行った。整列した分子からの時間分解 X 線回折像と初期状態における回折像の差をとることで、
分子の回転ダイナミクスを鋭敏に捉えられることが分かった。この際、回折像の差を波数空間から実空
間へ変換することで、分子の構造情報を得ることができ、特に 3 次元整列した分子に対して異なる方向
から X 線パルスを照射して回折を測定することで、分子の構造情報を立体的に得られるという知見が得
られた。 
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論文審査の結果の要旨 
 
 
自由電子 X 線レーザーパルスや電子線パルスの発生技術の進歩により，化学反応の実時間追跡
いわゆる分子動画が実現されつつある。異方性のある分子ダイナミクスを観測するには，空間固
定軸に対して分子の向きを揃える必要がある。これらは分子整列・配向制御とよばれ，一般に分
子固定系でのダイナミクスの観測・操作における重要な基礎課題であり，現在，盛んに研究が行
われている。本論文の目的は，量子最適制御理論に基づき，整列・配向を中心に分子回転波束の
制御に最適なレーザーパルスを数値設計し，制御機構を明らかにすることである。更に，整列制
御された分子の時間分解 X 線回折像のシミュレーションから，分子ダイナミクスが高い時間・空
間分解能で立体的に観測できることを示す。 
 
 研究背景を説明した第１章の序に続き，本論文の第２章では，「パルスエネルギーを固定した
量子最適化問題」を解くために，新たな収束保証の数値アルゴリズムを開発している。第３－５
章では，この拡張された量子最適制御シミュレーションを分子回転波束の制御に適用している。
第３章の CO 分子の配向制御では，包絡線位相が制御された THz パルスと非共鳴レーザーパルスを
組み合わせることで，高い配向度合いが実現できることを明らかにした。アルゴリズム開発も含
めた以上の成果は，学術誌２報に報告されている。第４章では偏長および偏平対称コマ分子を対
象に，高い整列制御を達成するための最適レーザーパルス列を直線・円偏光条件下で数値設計し
ている。その結果，いずれの場合も 0.5 回転周期ごとの規則的なパルス照射が有効であるが，偏
平対称コマ分子に対しては円偏光，偏長対称コマ分子に対しては直線偏光がより効果的であると
いう興味深い知見を得ている。第５章は非対称コマである SO 2 分子の３次元整列制御を議論して
いる。偏光条件も含めた最適制御シミュレーションとしては初めての例である。直線偏光パルス
の組が最適であり，互いに直交する強度比約１：３の２つの直線偏光パルスによりよく近似でき
ることを明らかにした。これは今後の実験の指針になり得る有用な知見である。第６章では，整
列制御された分子に対し異なる方向から X 線パルスを照射し，実時間で立体的な構造情報が得ら
れることをシミュレーションから明らかにした。今後，化学反応のイメージングに向けた展開が
期待できる。 
 
 分子回転波束に対するレーザーパルスを用いた系統的な最適制御シミュレーションは，手法も
含め本研究オリジナルの視点であり高く評価できる。更に，分子整列制御の有力な応用例として，
時間分解 X 線回折による分子ダイナミクス観測まで議論を展開している。以上の研究内容は，提
出者が自立して研究活動するのに必要な能力を有していることを示すものである。したがって，
吉田将隆提出の博士論文は，博士（理学）の学位論文として合格と認める。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
